
磁相变状态下铁的同质异能移

郑裕芳

( 物理学系 )

摘 要

本文描述以金属铁作为样品
,

从室温加热至磁相变温度 ( 即居里温度 T 。
) 时同 质异 能

移的变化
。

关于铁的同质异能移在T 。
附近是否反常? 本工作结果与 P er s

ot
n 等 人所观察到

的不同
,

而与 K o b e i s is 等人一致
。

研究表明
:

放射源速度的相当小非线性会使铁的 同 质异

能移在 T 。
附近出现一个虚假的跃变

。

文中还讨论了高温时二级多普勒移位与温度的 关 系
,

表明同质异能移随温度变化主要起因于二级多普勒效应
。

一
、

导
恤

曰
`

口

同质异能移 ( 即 穆 斯 堡尔谱的中心移位 ) 包括着化学移位和二级多普勒移位两部

分
,

它给人们提供关于物质微观结构的重要信息
。

金属铁的同质异能移与温度的关系是

一直令人关注的间题
,

许多学者对它作了详细的论述并作了实际测量
.

1 9 6 2年
,

P r e s ot n

等人 〔’ 〕发现金属铁样品被加热至居里温度 T
。

附近时
,

铁的的同质异能移占发生 近 似 于
·

0
.

0 2m m /
s e e 的突变

。

随后 P r e s t o n 〔“ 〕重新进行的测量以及 K o v a t s和 W
a lk e r 〔“ 〕于 1 9 6 9

年的实验都表明同质异能移在 T
。

附近的非连续性存在
,

只是各人得出的实验值 有 所 不

同
,

其值范围在 0
.

o i m m /
s e e 至 o

.

o 4 m m /
s e e之 I’de

。

为了说明铁的同质异能移在居里温度附近的反常现象
,

一些学者先后提出了许多种

解释〔 ` 〕 〔` 〕 〔 “〕
.

但技这些理论计算得到的同质异能移在 T 。

附近的数值都与实验值不符
.

文献 〔“ 〕 ( “ 〕

( ’ 〕中没有一篇能说明铁从铁磁态转变为顺磁态时
,

其
:
或d电子数为何应该骤然减少 , 而

且这种电子密度的变化与现在的观点— 当铁成为顺磁态时其电子结构难于变 化 〔“ 〕 〔 。〕

不一致
。

K o b e i s s i等人 〔 `。〕 〔 ” 〕不久前所进行的实验结果显示出在 T
。

附近
,

铁的同质异 能 移

役有不连续性存在
。

本文作者采用高度线性
、

高稳定度和带有真空高温炉的穆斯堡尔谱仪
,

研究在居里

温度cT 附近铁的同质异能移的变化
,

并作出了肯定的答案
。

本文 1 9 83年4月收到
。
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二
、

实 验 装
一

置

本课题研究成败乏关键在于
:

( 1 )穆斯堡尔谱仪的速度驱动系统是否有高度线性和

稳定性
。

因为铁的穆斯堡尔谱在室温时为六线谱形 , 随着温度上升
,

六线谱形收缩
,

至

T c
时

“ 崩塌
”
而成为单线谱

。

故速度驱动系统的相当小的非线性
,

或者在测量过程中线

性改变都会造成错误的结果
。

( 2 )穆斯堡尔炉是否有良好温度精度和高稳定度 ? 尤其是

在略低于 T 。
附近

,

零点几度的温度变化都会使谱形产生很大变化
。

美国波士顿大学穆斯堡尔实验

序旅蕊程可电替一
。

毋

勾.,.,,ó砰和一

室为本工作提供了良好的 实 验 条

件
。

实验装置是一台性能合乎上述

要求的带有真空高温炉的等加速穆

斯堡尔谱仪
。

穆斯堡尔真空高温炉

是为 K
o b e i s s i和 H

o h e n e m s e r 〔 ` “ 〕

所描述的高 温 炉 改 进 型
,

其 真

空度 为 1 0 , 毛 采 用 铬 镍一铝 镍

( C h r o m e
l
一

A l u m e
l ) 热 电偶进行

温度侧量
,

在 I O0 0 K 左右
,

温度稳

定度为士O
.

05 K /天
.

图 1 (
a
)是温度

控制系统的方框图
,

1 ( b) 是 在 1

小时内自动记录仪所记录的穆斯堡

.

扩
. 扣

晶
: ` .

温度控制系统 ( a) 方框图

( b) 在一小时内自动记录仪所记录的穆斯堡

尔过中温度变化

穆尔炉中温度变化
·

吸收体被安放在两片氧化排板之间以使温度梯度尽可能小
.

放射源

用
` , C 。

/ R h
,

吸收体用25 产m厚
a
一 F e

箔
。

穆斯堡尔谱仪速度用激光测速装置校准
,

所达

到的线性优于 ”
.

5肠
。

使用 BI M 3O8 1计算机系统对实验数据进行处理和谱线拟合
。

三
、

实 验 结 果 与 结 论

作者初次得到的同质异能移与温度关系的实验结果与 P r e s ot n
等人的结果 类似

。

在

室温直至低于 T 。几度时基本上为线性变化
,

但靠近 T汉叮出现约。
.

02 m m /
s e c 的跃变

.

图

2 ( a )表示温度为 97 4 K至 106 9 K间的实验结果
。

当仔细对整个实验系统性 能 进 行 检查

时
,

发现谱仪驱动系统速度线性较差
,

采用激光测速装置分析得放射源速度非线性大于

4 帕
,

大多数情况下非线性为 4
.

6肠
。

作者将上述状态下测量所得的数据
,

在计算机拟合计算之后
,

作了适当修正
,
以减

少放射源速度非线性所产生 的影响
,

得到同质异能移与温度在97 4 K至 l o 6 9K 间的 关 系

曲线
,

见图 2 ( b )
、

此时
,

同质异能移值在 T
。

附近的
“
跃变

”
、

消失了
。

在作出努力设法提高速度驱动系统线性
,

使其非线性小于 0
.

5肠之后
,

重新采用 另

一 25 产m厚的
a
一 F e

箔进行实验
,

当穆斯堡尔真空炉从室温逐步升高至 1互。qK 时
,

相应每
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图 2 (a ) g 7 4K (

T《 1 0 6 9 K 间 同质

异能移的变化
。

(速度驱动系统非

线性为 4
.

6 % ) j

( b ) 对 ( a ) 实验

位作了放射源速度

非线性的修正

(
。"./.;)粉片律心巳

个温度条件下的测 !
,

都用迈克尔逊激光测速

装置于测量开始前和结

束时测定放射源运动速

度
。

一般情况下系统非

线性为 0
.

45 肠
.

实验所

得结果见图 3
.

由此可见
,

如果速

度驱动系统的 线 性 良

好
,

则当铁的同质异能

移 6 在温度 从 室 温至

1 1 0 0K 范围变化 时
,

没

有不连续性存在
。

众所周知
,

同质异

能移 6 值与温度之关系

为

本工作结呆

rP e , t o n

.110, o

比弘邪放引
nUùIIU内U六U内U

ǎ”仍汗尼以产卜é协心州琴喇圳

。
一一 Ko` e i s , i

_ 、

选止
60叨

内UCU
(蕊奋̀)(1)9

_止 ,

鑫咋饭t

O一
一一创兮一~ 一二二

100 习O 口UU
700 叨 0 1 100

欲 T ( K )
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cT

+ I cT +
Z cT + 3

益皮 ( K )

图3 铁的同质异够移随温度的变化 ( 速度

驱动系统非线性为。
.

45 % )

图 4 居里温度 T 。
附近能量移位 J武 T ) 之实

验值

占( T ) = 占。 ` ( T ) + 占, 0 0

( T ) ( 1 )

式中
,
占.o6 ( T )是化学移位

,

依赖于在核处的电子密度 ,

占8。 。

( T )是二级多普勒移位
。

易见
,

能量移位

△占( T ) = △占。 。 ( T ) + △占s o n

( T ) ( 2 )

式中
, △ 6 e ` ( T ) = 6 c几( T ) 一 6 e人( 2 9 8 )

;

△占a o 。
( T ) = 占s o n

( T ) 一 占
: o 。

( 2 9 5 ) ( 3 )

匀从 29 5) 和几
。 。

( 2 9 5) 分别代表在室温 ( 2 98 K )时的化学移位和二级多普勒移位
.

表 1列出铁的能量移位△鱿 T )在温度为 2 98 K ( T 蕊 1 0 6 9 K时的 实 验 值
,

图 4 表示
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在居里温度 T c
附近能 t 移位△创 T )的实验值

。

可见本工作所得的结果与 P r es t如不同
,

而与 K o b e i s s i相近
。

在高温情况下
,

可推导出二级

弱加朽胡..00.0让
(””/̀̀)(1ù匕心必诊喇裂

8加 900 肪 0 1000 . 050 ! 100

挂皮T ( K)

在高温时铁的能量移位与温度关系
J几。 D ( T )的理论曲线

实验所得的能量移位 J叔 T )与温度关系曲线

份̀姚北as)).0图a(b(

多普勒移位占a o 。
( T )为 〔 ’ s〕

占s o n
( T ) = ( 3掩T / 2 m e

)

( i + 6 , 2
/ Zo T Z

) ( 4 )

式中
,

8 , = 8
。

( i

+ 。 。 a :

)
`
/
’

o ( 。 。
( 1 ( s )

8。是德拜 ( D e b y e
)温度

, 。 是

约化磁化强度
。

应 用 式 ( 4 )
,

K
o
b

e i s s i 等

人 〔 ’ 。 )推导出
.

在 T > e 夕时
,

△占so 。
( T )理论值

△占s o o t h e o

( T ) = 7
.

2 9 x

1 0
一 4T 一 0

。

2 1 3 5

( m m /
s e e

) ( 6 )

△占5 0。
( T )之单位是 m m / s e e ,

T单位为K
。

图 5 (
a
)是由公式 ( 6 )算得的△占so 武T )的理论值

,

图 s( b) 是本工作实验所得的能 t 移

位△占( T )与温度关系曲线
。

表 1 铁在 29 8 K 镇 T 成 I O6 9 K之能量移位实验位
。

( 表右部列出K
o b e i s s i以及

P r e s ot n

等人所得实脸结果以作比较 )

温 度 本工作结果 温 度

T ( K ) △口( T ) ( 。 m / s e e ) T ( K )

K o b e i s s i的结果

△口( T ) (。 二 / s e 。 )

2 9 8
。

0

4 9 1
。
0

5 47
。

0

6 0 0
。

0

6 7 1
。

0

0

0
.

12 5 ( 5 )

0
.

174 ( s )

0
.

2 0 2 ( 5 )

0
.

2 47 ( 6 )

2 9 3
。

0 0

温 度 P r e s t o n 的结果 (注 )

T ( K ) △舀( T ) (m m / s e e )

2 93
。

0 0

68 4
。

9 0
.

2 71 ( 7 )

7 17
。

6 0
。

28 5

7 2 4
。

0

7 6 9
。

0

名0 7
。

50

0
.

2 8 7 ( 4 )

0
.

31 8 ( 4 )

0
.

34 6 (魂)

8 1 6
。
0 0

。

3 6召

82 0
。

7 7 0
·

3 67 ( 7 )

8 4 9
。

0 0 0
.

3 73 ( 2 )

8 6 7
。

5 2 0
一

4 01 ( 7 )
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8 84
。

00 0
.

3 99 ( 5 )

9 12
。

5 0
一

4 2 9

9 6 5
。
4 8 0

·
4 6 0 (s )

94 7
。

77

97 8
。
4 0

0
·
4 5 5 ( 7 )

o
·

4 75 ( 7 )
9 82

。
7 5

98 6
.

0 0

0
·

4 71 ( s )

o
·

4 75 ( 3 ) 98 6
。

9 0

9 94
。

4 0

o
·

4 86 (7 )

0
·

4 89 ( 7 )

0 0 0
一

48 1 ( 2 )

1 00 0
。

15 0
·
4 9 4 ( 7 )

0 0 0
.

4 55 ( s )

”00

1 0 10
。

1 5

1 016
。

7 3

0
·
5 00 (5 )

0
.

4 96 ( s )

1 0 19
。

25 o
·

5 00 (2 ) 1 0 19
。
0 0

。

5 1 1

1 02 0
。
1 5 o

·

5 0 9 ( s )
1 02 1

。
0 0

1 02 1
。

8 0

1 0 23
。

58

1 02 4
。
5 5

1 029
。

83

1 031
。

3 3

1 0 35
。

0 0

103 6
。

2 0

103 8
。

0 0

0
一

5 03 (7 )

0
·

5 06 ( 4 )

0
一

5 0 4 ( s )

0
.

5 11 (4 )

o
一

5 16 (s )

o
·

5 17 (s )

0
一

5 15 (s )

o
一

5 17 (s )

0
·

5 14 (s )

1 03 1
。

15 o
·
5 16 ( s )

10 39
。

0 3 0
·

5 15 (3 )

1 038
。

15

1 03 8
。

5 5

1 03 8
。

95

0
·

5 1 6 (5 )

0
·

5 2 2 (7 )

0
·

5 1 9 ( 7 )

1 03 9
。
4 O

。
5 2 3

1 0 40
。

0 0

1 04 1
。

00

0
一

51 7 ( 6 )

0
.

5 2 2 ( 5 )

10 42
。

0 0

10 43
。

00

o
一

5 20 ( s )

0
.

5 2 4 ( 4 )

10 4 1
。

1 5

1 04 1
。

5 5

1 04 2
。

15

1 04 3
。

1 0

1 0 43
。

4 0

1 0 43
。

6 5

0
·

5 2 4 ( s )

0
.

52 4 ( 5 )

0
·

5 2 2 (5 )

0
·

5 2 8 ( 5 )

0
·

5 3 1 ( 5 )

0
·

52 2 ( 5 )

1 0 4 2
。

1 0
。
5 2 4

1 04 3
。

4 0
。

52 0

1 04 3
。

75

1 04 5
。

00

1 04 6
。

00

0
·

5 2 1 (3 )

0
·

52 1 ( 7 )

o
·

52 1 ( 6 ) 1 04 6
。
1 0

。

53 5

104 8
。

1 5 0
·

52 5 ( 3 )
1 05 0

。

00 0
一

52 0 ( 6 )

1 0 53
。

0 0 0
一
5 2 7 ( s )

1 05 5
。

00

10 57
。

5 0

10 59
。

0 0

o
一

5 30 ( 。)

0
·

52 6 ( s )

0
.

53 5 ( 7 )

10 54
。

6 0
。

54 9

10 59
。

1 5 0
一

53 2 (3 )
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1 0 60
。
2 7 0

一

53 4 (s )

10 61
。

00 0
·
5 2 7 ( 7 )

1 0 66
。

1 5 0
一

53 6 (3 )

10 67
。

00

1 06 9
。

0 0

0
.

53 0 ( g )

0
.

53 0 ( 7 )

1 07 3
。

15

1 07 9
。

8 9

0
·

54 5 ( 3 )

0
·
5 52 ( 5

.

)

1 0 84
。

6
户

0
。

5 66

1 09 6
。

90 0
·
5 63 ( 3 )

1 10 4
。

7 0
。

5 80

注
: P r e s t o n 的实验平均误差为0

·

o o 3m m / s e e ·

从图2 ( b ) 得到的同质异能移占( T )曲线的斜率为 ( 7
.

4 4土0
.

3 0 ) x 1 0
一 `

(m m /
s
) / K

,

从

图 5 ( b )得 到 的 能量移位△6 ( T )曲线斜率为 ( 7
.

1 5士0
.

1 5 )
x 10

一 4

( m m /
s e e

) / K
。

这

与公式 ( 7 ) 所得的二级多普勒移位△占。 。

( T )曲线的斜率 7
.

29 x 1 0 “ ( m m s/ ) / K 是十分靠

近的
。

注意到公式 ( 1 )和公式 ( 2 )所表征的关系
,

我们 以可说
,

在实验所能达到的精度

内
,

化学移位在总的同质异能移随温度变化关系中所起的贡献远比二级多普勒移位小
,

铁从铁磁态转变为顺磁态时
,

在核处的
￡
电子或 d电子密度基本上没有变化

.

仔细地研究 P r e s ot n
等人在 1 9 6 2年所采用的实验装置

,

发现他们当时使用一种车床

( la ht e
) 来驱动放射源运动

,

其速度线性是较差的
.

1 9 6 7年 P r e s ot n 的 实验
,

1 9 6 9年

K o v a t s和 W
a
lk

e r
的实验都是采 用一种称为

a
扬声器 ( L o u d s p e a k e r

)
”
系统

,

这样的

实验装置
,

其系统线性也较差
.

这在一定程度上可说 明 为 何 P r e s ot n
等 人 得 到 一个

“
异常

”
的结果

。

综上所述
,

可 以得到如下结论
:

( 1 )铁的同质异能移在 T
c

附近出现的
“ 异常

”
并非一种物理现象

,

而是由 于放射源

速度驱动系统非线性所造成的
.

设法改善系统之线性
, “ 异常

”
现象就消失了

.

( 2 )在高温时
,

铁的同质异能移随温度变化主要起因于二级多普勒效应
,

铁从铁磁

态转变为顺磁态时
,

核处的电子密度塞本上不变
.
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W a l k e r ,

P h夕 5
.

R e v
. ,

1 81 ( 1 96 9 )
,

61 0
.

〔们 D
·

N
·

p 1p k o r n e t a l
. ,

p h夕 S
·

R e “
. ,

13 5A ( 1 9 6 4 )
,

1 60 4
·

〔 5 〕 5
.

A l e 二 a n d e r , a n d D
.

T r e v e s ,

P h y 盆
.

L e t t
. ,

2 0 ( 1 96 6 )
,

1 3 ` .

〔 6 〕 R
.

I n g a l l s
,

P h夕 5
.

R e v
. ,

1 5 5 (1 9 6 7 )
,

15 7
。
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一一

一
, 贫~ ~ - , ~一~ ~一一~ ~ ~ ~ 声- -护~ ~ 一- ~ ,

〔 7 〕 R
.

C
.

M a g l i e , i n M a 夕n e t i s m a o d M o g n e t i e M a t e r i a l s
, 1 97 2 C o n l e er ” e e ( N e w

Y o r k )
,

A 二 e r i e a n I n s t i t u t e o f P五y s i e s ,

N e w y o r k
,

P
.

56
.

〔 8 〕 J
.

W
.

L y n n ,
P h夕 5

.

R e v . ,

B 1 1 ( 1 97 5 )
,

2 624
.

〔 9 〕 V
.

L o r e n m a n , J
.

L
.

M u r r a y a n d R
.

E
.

P r a n g e , P h y s
.

R e v
.
, B 1 6 ( 1 9 7 7 )

, 4 03 4 ,

i b i d B 16 ( 2 97了)
, 峨。魂s , B 16 ( 19 7 7 )

,
4 05 5

.

〔10〕 M
.

A
.

K o b e i s s i
,

L
.

C h o w , a n d C
.

H o h e n e m s e r ,

H 夕 P e r
.

I n t e r
. ,

4 ( 1 57 8 )
, 4 85

·

〔1 1〕 M
.

A
.

K o b e i s s i ,

P h y s
.

R e o
.

,
B 24 ( 1 98 1)

,
23 50

.

〔1 2〕 M
.

A
.

I丈o b e i s s i , a n d C
.

H o h e n e m s e r ,

R e v
.

S e f
.

I n s t r u m
. , 4 9 ( 19 7 8 )

,
1 3 3

.

〔1 3〕 G
.

K
.

W e r t il e i m
,

D
.

N
.

B u e il a n a n , a n d H
.

J
.

G u g g e n h e i边
,

P h夕 5
.

R e 认
,

B Z (1 97 0 )
,

1 3 9 2
。

I s o m e r S h i f t n e a r M a g n 改 i e rT an s i t i o n s i n I r o n

Z h。 拄夕 Y u fa 。 ! z

A b s t f a e t

I
’

h e i s o m e r s h i f t s i n nt e t a l l i e i r o n a 、 t il e s p e e i nt e n 15 h e a t e d f r o m r o o m t o m
·

p e r a t u r e t o t h e m a g n e t i e t r a n s i t i o n s t e m P e r a t u r e ( C u r i e t e ur P e r a t u r e T 。
) a r e

d e s e r ib e d
.

In P a r t i e u l a r t il e i s o m e r s h i f t a n o m a l y a t t h e C u r i e t e m P e r a t u r e o f

i r o n i 、 、 t u d i e d
.

T h e r e s u l t s d i s a g r e e w i t h t h e o b o e r v a t i o n 、 o f P r e s t o n n e a r T
e ,

b u t a g r e e w i t h K o b e i s s i
, ` w o r k

.

T il e s e r e s u l t s i n d i e a t e t h a t r e l a t i v e l y 、 m al l

n o n 一

l i n e a r i t i e s o f t h e s o u r e e v e l o e i t y d r i v e s y s t e也 垃 a y e a t t s e a 住 a P P a r e n t j u m P

i n t h e 15 0 垃 e r s il i f t n e a r T
c

.

W e h a v e a l s o i n v e s t i g a t e d t h e ` e e o n d
一 o r d e r D o P p l e r

s五i f t v a r i a t i o n w i t h t e m P e r a t u r e a t 五19 11 t e m P e r a t u r e
.

O u r r e s u l t s i n d i e a t e t h a t

t h e 也 a i n e o n t r i b u t i o n t o t il e t e m P e r 昌 t u r e d e P e n d e n e e o f i s o m e r s h i f t a r i s e s f r o m

t五e s e c o n d
` o r d o r D o P P l e r e f f e e t

.


